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新 材料

耐熱性高分子の進歩
NewDevelopmentofHeatResistantPolymer

1．はじめに

耐熱性高分子の発展の歴史をふりかえってみると，

応用面のニーズが大きな飛躍をもたらしている．高分

子材料は電気絶縁性のすぐれていることから，電気機

器にとっては，その耐熱性が小型化，軽量化，高性能化

の鍵となる．したがって，耐熱区分によって，機器の

最高使用温度がクラスけされ,Y(90),A(105),E(1

20),B(130),F(155),H(180),C(180超)クラスと

され，これに応じた絶縁材料が適用される．1940年代

初めに開発されたシリコーンがHクラスを可能にし，

'60年代にはポリイミドがCクラスを可能にしたことが

よく知られるところである．

高分子の耐熱性には，可逆的な物理的な性質一ガ

ラス転移温度(Tg)や融解温度(Tm)に着目する面と，

不可逆的な熱酸化，劣化など化学変化に着目する面が

あり，これらに対応して高分子の構造に主鎖剛直性の

賦与，分子間凝集力の増大，芳香環・複素環の導入，

環間をつなぐアミド結合，ラダ構造の導入など多くの

研究が発表されている．しかし，工業的に実用化され

るためには，単に耐熱性向上のみでなく，実用上の特

性を満足せねばならぬ．特に，耐熱性高分子の高い溶

解温度，溶媒への不溶性は,成形加工の上で著るしい

困難をもたらしている．即ち，フイルム，繊維，接着

剤，積層成形品，ワニスなどの形態に用いられるため

の加工適性と耐熱性のバランスをもつ分子構造，組成

の開発に力が注がれている．

最近の応用面における新しい展開は，エレクトロニ

クス分野，とくに半導体・電子デバイスへの応用及び

宇宙・航空の分野で構造用複合材料，接着への応用を

あげることができる．前者では，ポリイミドのもつ特

長を生かした微細加工プロセスによって集積回路への

適用面にて，後者では，米国を中心に，プリプレグ，
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形成加工の面で新しい展開が見られる．用途に応じた

新しい展開について概説したい．

2．ポリイミド

KAPTON(dupont)は，ポリ[N,N'一(p,p'一オキ

シジフェニレンピロメリットイミド)〕
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より成り，600℃でも融解することなく，ゼロ強度の温

度は800℃をこえ,その耐熱性はきわめてすぐれ，また

有機溶媒に不溶である．かかる，不溶不融のものをフ

ィルムに成形するためには，合成面において，中間段

階に極性溶媒(ジメチルアセトアミド(DMA)やN－メ

チルピロリドン(NMP)に可溶なポリアミド酸を成形

鐙儀…
聖
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ポリイミド

し，フイルム化して，ついで閉環反応によってイミド

化する2段法によって得ることに特長がある．しかし，

ポリアミド酸の溶液は,freeの三級アミン,freeの

カルボキシル基，温度，微量の水分，金属などの影

響を受け易く取扱いに注意が必要である2,3)．

ポリイミドにつづく耐熱フイルムとして，ポリヒダ

ントイン(Bayer),ポリパラパニック酸(Esso),ポリ

アミドイミド，ポリオキサジアゾール，ポリエステル

(Qフイルム)など発表されたが本格化されなかった'）

(表1）最近，ビフェニルテトラカルボン酸を成分とす

るポリイミドフイルム(ユーピレックス，宇部興産）が

発表されている．

一方，全芳香族アミドは表2のように高い軟化点，

融点を示し，高強度，高弾性率を示すものがあり，繊
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表1各種耐熱フィルムの特性’）

守在

項目

表3電機子スロット内絶縁比較4）表2芳香族ポリアミドの軟化点と融点

MT-200BはMT-200Aの電機子鉄心と全く同じで，絶縁方

式の改善を行ったのみで，温度上昇をほぼlOdeg下げた．
連結定格185kW、415V.490A,2,200rpm.

維素材として紙や織布に応用されている.duPontの

開発したNOMEXはメタ異性体であり，紙及び繊維と

して多くの実用実績をもち，またKEVLARはパラ異

性体であり，高強度繊維として重要な工業材料の地位

を占めている．

ポリイミドフイルムは，電動機などコイルのテーピ

ング絶縁に用いられば，機器の重負荷で一時的に異常

な高温に達した時にも，マイカのように不融の機能

をもち，また，薄いフイルムで高い絶縁耐力によって，

導体で発生する熱量の放散を容易にし，機器の小型

化とともにコイル温度の低下に寄与する．例えば，電

車用主電動機の従来のマイカ絶縁(MT-200A形）と耐

熱絶縁(MT-200B形)の比較を表3に示す4).同一寸

法，同一重量に対し10～15％の電気容量を増加するこ

とができた．

銅線など導体上にワニスを直接，しかも50“程度焼

付けて作られるエナメル電線は，電気機器のコイル巻

線として過酷な条件が要求される．

最初に発表されたポリイミドエナメル(PyreML)

は,KAPTONと同じ化学構造をもつもので，エナメ

ル電線としては画期的な耐熱性を示した．即ち，劣化

寿命をあらわすIEEENo.57法，過負荷試験として

のバーン・アウト試験，カットスルー温度，ヒートシ

ョック温度のいずれの評価法でも抜群の結果を示す．

しかし,PyreMLは耐摩耗性で劣るので，コイル

自動巻きに不適であり，熱酸化への抵抗へはいくらか

低下するが，アミド基を導入したポリアミドイミドが

開発された．トリメリット酸とジフェニルメタンを骨

格とするものであるが，その合成法は酸無水物とイソ

シアネートの反応を利用する方法があげられシ反応過

程で水を副生しないという利点がある．

一・::二・+OCNG----d::>N-G-+CO"

一方，従来のポリエステル電線は機械的性質，経済

－38－
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主電動機形式 MT－200A MT－200B

絶縁構成 マイカ

F種無溶剤エポキシ

芳香族ポリアミド紙

ポリイミドフイルム

F種無溶剤エポキシ

スロット寸法(m)

導体寸法(皿）
スロット内スペ
ースファクター

31.7×7．6

(3.0×7.1)×8本

53.5％

31.7×7．6
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性など総合評価ですぐれ主流となっていたが，これ

にイミド基を導入したポリエステルイミドやポリエス

テルアミドイミドが広く実用化され，またこれらのオ

ーバコートの組合せにより特長を発揮する方法も取ら

れている．これら耐熱絶縁材料の適用によって，同一

サイズの電動機で最大出力の変化によって小形大容量

化の傾向を図-1に示した．

の安定性の最適化が求められている6)．とくに，エッチ

ング速さにはイミド化閉環の程度が影響するものとし

てしらべられている!)．また,ポリイミドのマイクロエ

ッチングにレーザを利用する方法が開発されつつある．

KOH水溶液にくらべNaOH水溶液は加水分解速度の

おそいことに着目して,NaOH水溶液に浸漬したポリ

イミドフィルムにArイオンレーザを照射すると,15"

厚さで60％レーザ光が吸収し，エッチングされた．ま

た，ポリイミドの半導体デバイスへの応用は，α線遮

へい膜としての効果が認められている．数10〃の塗布

フイルムによって,LSIパッケージ材料より放出され

るα線で引き起されるソフトエラーを防止しようとす

るものである．

また,LSIや薄膜デバイスなど多層配線の場合に，

ポリイミドを流動塗布した層間絶縁膜は配線の平坦化

の効果をもたらし，従来の蒸着法によるシリコン酸化

膜で困難であった問題を解決し，その応用を拡大しつ

つある．

これらにはポリイミド(Pyralin,duPont)やポリ

イミドーイソインドロキナゾリジオン(PIQ,日立ｲ城）

などがある．

ポリイミドのエッチングには，パターン形成のための

感光性レジストが必要である．最近，ポリイミドに感

光性を付与して，レジストの機能を有するものが提案

されている．始め,Kerwinら9）は,ポリアミド酸溶

液に重クロム酸塩を添加して感光性をもつことを示し

たが実用化に至らなかった．Rubnerら'0）は，感光

基オキシエチルメタクリレート基をもつ，ポリアミ

ド酸エステルを用いて，通常の感光性レジストと同じ

プロセスでパターン形成し，最終キュア時に，感光成

図－1絶縁物の進歩と電動機の高出力化

耐熱性高分子には，電子機器の分野でも耐熱プリン

ト基板など絶縁材料として大きな役割を果たしている

が，最近，半導体や電子デバイスなどマイクロエレク

トロニクスの分野でポリイミドは欠かせない材料とな

った．ポリイミドフイルは，最初，フラットケーブル

として，航空宇宙用機器の配線材料に小形化と共に信

頼性向上の面から開発されたが，配線コストの低減効

果から，民生用電子機器へ適用拡大とともに，フレキ

シブル回路基板に発展し，さらにICチップの実装技

術面で応用が展開されている．ポリイミドの欠点は，

耐アルカリ性の低いことであり，アルカリ水溶液によ

り容易に開環しアルカリ塩を生成し，次いで主鎖裂断

を起すことが明らかにされていた5）が，マイクロエレ

クトロヘの応用では逆にこれを利用して選択エチッグ

により半導体素子への応用，加工プロセスに新しい展

開をみせた．

f<::>cEW>N-｡壬』幽-L職蓮"M=｡士
型ムM:::>cK:::i+HaN-R-NH｡

2N<::>cE::>N-"士-当諾里一
M慨p<::二噸千H、N-R-NH。

もちろん，ポリイミドのもつ，電気絶縁性と共に，

ボンディングや蒸着など短時間の耐熱性の要求を満足

することが，その応用を広めている．選択エッチング

にはヒドラジンハイドレートやエチレンジアミンとの

混合液などが用いられ，微細加工性とエッチング速度

従来のプロセス新しぃプロセス

ボﾘｲﾐド塗布四二:雪‘…
ﾎﾄﾚジｽﾄ塗布匡=雪~ﾎﾄﾚジｽﾄ光

献挫挫雪…
現像1画聖

ﾘｲﾐドｴｯﾁﾝグ周一屋L国

ﾎﾄﾚジｽﾄ剥離唇-厘L国

熱処理陛凰目四一国

図－2ポリイミドのパターン形成工程
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図－3威光性ポリイミドのパターン形成

分が揮散し，耐熱性のすぐれたポリイミドを生成する

ことを明らかにした．（図-2,図-3）

ポリイミドの半導体素子への応用では，シリコンウ

エハーなど基板との接着性を改良することが必要であ

る．ポリイミドへの中間体であるポリアミド酸にアミ

ノ基を有するアルコキシシランH2N-(C3H6)-Si-

(OC2H5)3やH2N－(CH3)3-Si-(OCH3)3を卿pし

たり''),Siウエハーをあらかじめこれらで処理する方

法12),また，ビスーγ－アミノプロピルテトラメチル

ジシロキサンを主鎖の成分とするポリイミドを用いる

方法13,14）が考えられている．

炭素繊維強化プラスチックス(CFRP)が，宇宙・航

空用軽量構造部材として脚光を浴びるにつれて，マト

リックスレジンとしてのポリイミドに加工性の上で新

しい要求が加わった．コンポジットヘの成形は，強化

基材に樹脂を含浸してプリプレグを作成し，ついでラ

ミネート，モールド成形(真空バック法,オートクレー

ブ法)硬化して最終形状とするが，これに適した溶解性，

流れ特性が必要となる．ポリイミドの難点は，可溶な

ポリアミド酸の状態では副反応を起し易く，イミド化

で生成する水がボイドをつくる．新しい展開は，(1)付

加反応型のポリイミド，(2)可溶可融縮合型のポリイミ

ドである．前者では，イミド末端に反応基を付する方

法，後者ではMidChainの構成に新しい試みが提

案されている．

ビスマレイミド(BMI)はラジカル重合やプロトン付

加重合によりボイドの無い無溶剤ワニス，コンポジッ

トヘ有用であるが，耐熱性は他のポリイミドに比べて

エネルギー・資源

低い．アミノ基をもつBMIプレポリマとエポキシの

反応により脆さ，接着性が改良される!5).BMIとジ

アリールビスフェノール,BMIとアセチル基をもつケ

トンと反応させた後，有機過酸化物により硬化するこ

と,6)によりコンポジット，接着剤への応用も展開し

ている．

末端にナジック酸成分をもつイミドオリゴマ一（分

子量約1300)はP-13として開発された．プリプレグ繊

維上でイミドを形成し，最終，積層成形,硬化(316℃）

で末端ナジック部分がchainextention,架橋する方

法である』7)．（図-4)MidChainのジアミン，ジ酸

O

公嫉か
､DMAC溶液

図-4P-13Nポリイミドの硬化反応

無水物の構成と流動性，加工性の関係をStClairら

は系統的にしらべ，パラ配向よりもメタ配向の方が，

溶解性，接着性にすぐれていることを指摘した'8)．P

-13Nのジアミン成分に，m，m'一配向のメチレンジ

アニリンを用いたもの力弐LARC-13(NASA)である．

LARC-13の接着強靱性を増すためにシリコーンやA

TBNのエラストマーを添加すると効果がある．末端ナ

ジックポリイミドの含浸成形性を改良する方法にPM

R(PolymerizationofMonomerReactants)法が

開発された．プロセスは本質的にはP-13Nと同じであ

るが，モノマー溶液の段階で繊維に含浸させるために

ナジック酸メチルエステル，ベンゾフェノンテトラカ

ルボン酸ジメチルエステル，芳香族ジアミンを用いる

(PMR-15)耐熱性向上のために酸成分に,2,2'一ビス

(3,4'一ジカルボキシフェニル)ヘキサプロパンを用い

CFsO

9 8_OMe

O-!三○;-.”
MeO－C

HO-C

8--/8

たPMR－Ⅱ，また最終キュアに必要な温度を下げる

ために末端にスチレン基をもつアミンでブロックする

PMR-VCなどが開発されている20)．ホットメルトで，

プリプレグを作成しtackyさやdrape性を改良する
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CH2

H2N-◎一CH｡f◎一CH菖弐~｡Ⅲ
ためにポリアミンオリゴマーを用いたPMRにLARC

－160がある21).

末端ナジックに代って，ジメチルオキシナジック酸

無水物(DONA),MidChainにスルホン基とエーテ

ル基をもつポリイミド

CH3

午:二洲-O_CH｡・卿<::｡.｡
"。.o::>"o･"ow<::$

CH3

は，エポキシ樹脂の如く加工性と強靱性をもち，しか

もエポキシよりも耐湿性にすぐれていることを目指し

ている22)．

ポリスルホンの末端にナジックイミドを導入し，サ

ーモプラスチックコンポジットとして成形し，のち加

熱により架橋を導入し，耐熱性，耐溶剤性を向上して

航空機用構造用CFRPへ適用を考慮している23).

431

－アミノフェニルフォスフィンオキシドより合成され，

耐焔性，難燃性のコンポジツトに用いられる26)．

可溶型，熱可塑性のポリイミドを得るために，主鎖の

構成とTg,流動性に関しては多くの研究がある27,28).
CF3

o二::zOtF｡-o::二・
酸成分に (6F)を用いたポリ

イミドはジアミンの構成によってTg229℃から360℃

のものまで得られる29)．(NR-150,duPont)(表4)

表4NR-150ポリイミドのTg29)

ｼアミン成分R. Tgb)(℃）

子Ｒ

狸
狂
皿
劉
獅
錘
却
却
燕
Ｎ一噸

．

Ｏ

ひ
鋸

。

６
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・
’
ｓ
ｏ
Ⅲ
ｃ
師
℃
剛
ｏ

‐
比
α

》
⑳
正
Ｌ

Ｏ
Ｓ
Ｃ

小
。
６
６
．
６
９

１ａ

C::>No｡o弱｡o

毎℃･ogoo側〈爵DCH3

末端にアセチレン基をもつポリイミド(THERMID)

は，末端の3量化または架橋化により，一段とすぐれ

た耐熱性をあらわす.PMR型の末端アセチレンポリミ

ミド(THERMIDLacquer)も同様にすぐれた耐熱

性を示す24)．

HR-600

HC=CON<::OCOO::二N-OO-O-

OONf:OCO◎二::>N｡C=C"
ポリイミド主鎖中に隣接したペンダントフェニルア

セチレンの環化により，ビベンツアンスラセン構造に

して加工性と同時にTgを改良する方法もある25).

例｡･が了藍淳朝重刷轤弓？
そN<::ooosqo｡qg>N@O=>+駕雛ド

管チ
燐を含有するポリイミドはマレイン酸とトリス(m

b)TMA(dupont941型)..T=5℃/minにて測定

剛直性を保ちながら非平板状の構造をもつジアミン

DAPI(ジアミノフェニルインダン)よりのポリイミド

NH2

NH2

は高いTgをもつにもかかわらず溶解性で特長がある．

DAPIはα一メチルスチレンの2量化物インダンを原

料とする.(CIBA-GEIGY)

弗素とジフェニルエーテル成分を含むポリイミドは

Coating可能で,370℃(R:PMDA),316℃(R:B

TDA)使用可能といわれる31)．(NASA－TRW)

E÷侭<Z"-o-･@Eo-･-"
OO
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てBTDAよりTg50～275℃範囲のポリイミドを得てい

る39)．

3．反応性熱可塑性ポリマー

エンジニアリングプラスチック，ポリスルホン，ポ

リエーテルスルホンなどは成形性や強靱性で熱硬化型

に比べてすぐれている．耐熱性向上のために，ポリイ

ミドの場合と同じように，分子末端または分子内に反

応性基を導入し，成形後架橋等によりTgや軟化温度

を上げる方法が考えられる．

アセチレンを末端とするポリスルホンオリゴマーや

ポリエーテルケトンスルホンオリゴマーはコンポジッ

トマトリツクスレジンとして有用である40～42）

O

x-O:O-×+|<oOc=c"一

O

HC=oo｡暑_。-OOC=C"
0

LARC-TPI(NASA)は熱可塑ポリイミドで，コン

ポジット接着用と･して有用で，またフイルム，湿式紡

糸も可能で,Tg229℃で耐熱性も300℃,500hrで2～

3％のWtLossである32).

O

fo=8-oN<::言｡-:｣な::>NJ-
ポリスルホンの熱可塑性，加工性の特長にポリイミ

ドの耐熱性を加えたポリイミドスルホンPIS-502がN

ASAで開発されている33).

O

EN=og。。o二i>"。>N-.-:℃｢壬0

同様の加工処理可能なポリイミドがBruks(NASA

より発表されている34)．250～300℃で溶融流動し,A

BS樹脂より低い溶融粘度を示し,Tgは152℃である．

EN=:二．9O-.｡。｡::>"o.0･◎ﾖh X=CI,F,NO2

ポリアミド43)，ポリエーテルスルホン44)，ポリエー

テルケトンスルホン45)の分子内に隣接したペンダント

アセチレン基の環化によりビベンツアンスラセン構造

にしてTgを増加する方法や，ポリスルホンの分子内

に共役en-yneの構造(-CH=CH-C=C壬を導入

し，成形加工後に反応させる方法が考えられている．

NASA,Langleyの一連の熱可塑性ポリイミドの研

究で，芳香族ペンダントアルキル基(C,～C9)のTg,

熱安定性，強靱性に及ぼす影響をJensenらはしらべ

ている35)．

GEはエーテル結合をもつ熱可塑性ポリイミド(UL

TEM)を発表した36)．Tgは215℃でエンジニアリング

プラスチックとして有用である．合成法は，3－，4－

ニトロフタル酸無水物とジアミンよりビスニトロ化合

物を合成し，ついでビスフェノールのアルカリ塩でニ

トロ置換重合を行いポリエーテルイミドを得る方法が

報告されている37)．

CH3

B=88=O．．t月ﾃ。-｡｣α器>Na-

{◎一8=rc雲｡-CrNく閉二．一脚-．こ::>"十
分子内にアセチレン基または1，3－ブタジエン基

をもつポリアミドに，前者では1．4－ジフェニルー1,3

-ブタジエンを加え，後者ではN－フェニルマレイミド

を加えDiels-Alder環化反応を行って硬化すると

Tg及び熱安定性が増す47).
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一
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銅

アミノ官能基をもつポリシロキサンとジ酸無水物よ

りポリシリコーンイミドが得られる38)．

CHs CH3 CHs CH3 CHsCHs

H｡N_R_#i-fo_#,F)-fo-#!=Xo÷!-9-(O-#!-W-R-NH,
CHsCH3CeHs CH二CH2R，FCH3

縮合反応は通常のポリアミド酸をへる方法で，ジアミ

ンの選択により，シリコーンのように軟かいものから，

本来のポリイミドの様に固いものまで得られ，ビニー

ル基の架橋化も可能である．また,Chowdhuryら

も，シリコーンジアミン，芳香族ジアミンの比を変え

4．シアナート系付加重合ポリマー

イソシアナート，シアナート，シアノ基の付加環化

反応により新しい複素環耐熱ポリマーの合成が展開し

ている．イソシアナートとエポキシの低分子量モノマ
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の反応によってオキサゾリドン環とイソシアヌレート

環をもつ橋かけポリマーを得る48～50)．イミダゾール

系触媒を用いた場合は，イソシアナートの三量化によ

ってイソシアヌレー卜環が生成し，これとエポキシの

反応でオキサゾリドン環を生成する51)．(ISOX,日立

化成）

マーは，耐熱性，耐薬品性，耐加水分解性にすぐれて

いる．絶縁材料に用いるには，重合触媒に工夫がなさ

れる57).(DORYL,三菱電機）

OoOS器oodH.c'皿一

○・d雄｡鳳響等-[o･0･H1:CeH5
1 H5Ce－O－CH2－CH－CH2

L)竺一夕N－－二C

CBH

ビスクロルメチルベンゼンとフェノールの反応によ

っても同様のポリマーが得られる.(XYLOK)

BHS
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耐熱性高分子の開発の動向について，電気絶縁材料，

とくにマイクロエレクトロニクスの分野および構造用

複合材料の分野について概説した．ニーズへの対応に

よって開発品が多様化するにつれて，耐熱性をはじめ

とする特性を適切に評価する方法が，実用化の上で重

要となってくる．

シアナートの三量化によりトリアジン生成を利用し

て，ビスフェノールAジシアナートモノマーより，耐

熱性電気特性のすぐれた重合体が得られるが，さらに

耐湿特性を向上させるためにマレイミド，エポキシと

共重合により耐熱絶縁材料として有用なものが開発さ

れた52).(BTレジン，三菱ガス化）

また，芳香族環の含量の高い9，9'一ビス(4－シアナ

ートフェニルフルオレン）の重合によって耐熱性のす

ぐれたシアナート樹脂が得られる53)．(NASA)
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マーを重合してフタロニトリル樹脂が得られる54)．
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ビスシアナミドの重合によって得られるN－シアノ

スルホアミド(NCNS)樹脂55)は耐熱性コンポジット用

に開発がすすめられている．
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ジアミドラゾンとビベンジルと4－エチニルフェノ

キシベンジルの付加反応により得たアセチレン末端フ

ェニルトリアジンオリゴマーは加工性にすぐれ，熱安

定性のよいコンポジットを得ることができる56)．

5．ジフェニルエーテル樹脂

メトキシメチルジフェニルエーテルのフリーデルク

ラフツ重合により，芳香環間をメチレン架橋したポリ

－ 4 3－



434

22)R､W・Vanghametal,NatlSAMPESymp.,20365

（1975）

23)C､H・Sheppardetal.;36thSPI17-B,(1981)

24)A､L，Landis;SAMPEMeeting・SanDiegoApr.(1975)

25)F.E・Arnold;Chem・Abst.,8673797a(1977)

26)I.K.Vanna;lstConf・OnPI.,p、5(1982)

27)V､L・Belletal;J・Appl・P61ymerSci.，263805

（1981）

28)M・Fryd;1stTech-Conf・onPIp､34(1982)

29)H､H・Gibbsetal;AdvancesinChemistrySeries,

No.12,Copolymers,Polyblends&Composite．p、

442-457(1975)

30)J､H・Batemanetal;Coating&Plost・Preprints

ofACS,35(2)75(1975)

31)R､J・Jonesetal;lstTech・Conf.on.PIp､38(19

（1982）

32)A.K・St・Clairetal;SAMPEQuarterlyOct、1981

p、20

33)T､L・St・Clair,etal;1stTechConfonPIp.

104（1982）

34)H､D・Burks,etal;ibidp､107(1982)

35)B､J・Jensen,P.R・Young;ibid,p,145(1982)

36)T,W･Serfaty;ibid．p､12(1982)

37)T・Takekoshietal;PolymerPreprint,20(1),179

（1979）

38)A・Berger;1stTechConf.onPIp.5(1982)

39)B､B・Chowdhury;ibidp､161(1982)

40G．E.Husman;NatlSAMPETechConf．p、494

エネルギー・資源

(1980)

41)F・Huangetal;J・PolymerSci.,PolymChem.,14

2785(1976）

42)G､A・Lougharan,E､E・Armold;PolymerPreprint

21(1)199(1980)

43)V・Sankaran,Lin,C､S・Marvel;J・PolymerSci.，

PolymerChem.,18495(19M)

44)P.Y・Ghen,C､S.Marvel;ibidl9619(1981)

45)A・Somers,C,S・N/iarvel;ibidl8495(1980)

46)B､A・Reinhardtetal;J･Appl・PolymerSci.,26

2679(1981）

47)V・Sankaranetal;J・PolymerSci.,PolymerChem

l81935(1980）

48)N.Kinjoetal;14thEEICp.129(1979)

49)N・Kinjoetal;Polymer,J・,14505(1982)

50）金城ら；電気学会絶縁材料研究会EIM-83-6(1983)

51)T.Koyamaetal;ACS/CSJChemicalCongressApr

1(1979)p､304

52）綾野怜；電子材料，18（9），78(1979）

53)P.M・Hergenrocher;NatlSAMPESymp、23506

（1978）

54)R.Y.Ting;SAMPEQuarterlyJulyp、1(1981)

55)R､J・Kray;12thNatlSAMPETechConf505

．（1980）

56)P.M・Hergenrocher;Org･Coating-PlastChem.，

38576(1978）

57）西崎俊一郎ら；三菱電技報,41,1091(1966),41
751(1966）

－4 4 －




